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Bescheinigung 



Die Celgarcl GmbH in Wiesbaden/Deutschland hat eine Patentanmeldung unter der 
Bezeichnung 

"Membranelement und Verfahren zu seiner Hersteliung" 

am 12. Juni 1998 beim Deutschen Patent- und Markenamt eingereicht. 

Die angehefteten Stucke sind eine richtige und genaue Wiedergabe der ursprung- 
lichen Unterlagen dieser Patentanmeldung. 

Die Anmeldung hat im Deutschen Patent- und Markenamt vorlaufig das Symbol 
B 01 D 63/10 der International Patentklassifikation erhalten. 



Munchen, den 20. Mai 1999 
Deutsches Patent- und Markenamt 

Der President 
Im Auftrag 




Aktenzeichen: 198 26 161.6 
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Membranelement und Verfahren zu seiner Herstellung 

Die Erfindung betrifft neue Membranelemente, ein Verfahren zu ihrer Herstellung 
sowie ihre Verwendung als Filter, beispielsweise fur die Ultrafiltration, Nanofiltration, 
Umkehrosmose, Gastrennung oder als Pervaporation. 

Unter Membranelementen werden Vorrichtungen verstanden, in denen die meist 
mechanisch recht empfindlichen Membranen - welche die eigentliche 
trennende/ruckhaltende Funktion ausuben - so angeordnet sind, daft sie den oftmals 
rauhen Betriebsbedingungen standhalten. 

Membranelemente gibt es in unterschiedlichen Bauformen. Weitverbreitet sind die 
sogenannten Spiralwickelelemente. Sie bestehen aus einer oder mehreren doppelten 
Membranlagen deren aktive Trennschichten aufien liegen. Diese Doppellagen sind 
jeweils an drei Seiten miteinander verklebt oder verschweiftt und bilden sogenannte 
Membrantaschen. Die offene Seite ist mit dem Permeatrohr, das im Bereich der 
Membranlagen perforiert oder mit Bohrungen versehen ist, verklebt. Die Innenseiten 
der Membrantaschen kommunizieren jetzt nur noch mit dem Permeatrohr. Die 
Membrantaschen sind urn das Permeatrohr gewickelt. Der Zulauf tritt an der Stirnseite 
in das Element ein und durchstromt es axial zwischen den Membrantaschen. Ein 
geeigneter Abstandshalter (Spacer) sorgt fur eine gute Oberstromung und optimale 
Durchmischung des Zulaufstromes an der Membranoberflache. Infolge eines 
Druckunterschiedes tritt von beiden Seiten Permeat in die Membrantaschen. Eine 
Drainageschicht, bestehend aus einem speziellen Abstandshalter (Permeatspacer), 
sorgt fur einen guten AbfluB zum Permeatrohr, wo es durch dessen Bohrungen 
abfliefcen kann (s. Abb.1). 

Als semipermeable Membranen konnen je nach Einsatzzweck Mikro-, Ultra- oder 
Nanofiltrationsmembranen sowie Umkehrosmose-, Gastrenn- oder Pervaporations- 
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membranen verarbeitet werden. 

Solche Elemente finden Anwendung bei der Aufarbeitung von Abwassern, in der 
Lebensmittelindustrie, in der pharmazeutischen Industrie, bei der Herstellung von 
Trinkwasser, bei der Trennung von Gasgemischen usw.. Eine Beschreibung fur einen 
typischen Elementaufbau findet man bei Larson, R.E. e.a. "Test results on FT-30 
eight-inch-diameter seawater and brackish water reverse osmosis element", 
Desalination 46 (1983) S. 81/90. Eine andere Bauform sind sogenannte "pleated 
elements", bei denen die Membranen in Falten gelegt und ebenfalls urn ein 
Permeatsammelrohr angeordnet sind. Elemente nach diesem Bauprinzip sind unter 
anderem kommerziell erhaltlich bei der Firma Daicen, Japan. Beispiele: MOLSEP 
PV04-GN-DUY-L000 Oder MOLSEP PV08-W-DUY-L000 

Im Betrieb sind solche Elemente meistens in Gehause eingebaut, auch Druckrohre 
genannt. Die Membranelemente in den Druckrohren werden bei der Cross Flow 
Filtration haufig mit sehr grolien Fluidmengen uberstromt. Urn die Elemente im Betrieb 
gegen Deformationen zu schiitzen sind sie im allgemeinen an den Enden mit 
sogenannten Anti-Telescoping-Devices (ATD) versehen und mit geeigneten Hullen 
umgeben, die ihre Stabilitat erhohen. Die ATDs konnen mit den Membranelementen 
fest verbunden, an den Enden aufgesteckt oder im Druckrohr angebracht sein. Die 
Hullen bestehen oft aus dem Material, das auch als Abstandshalter (Spacer) im 
Membranelement eingesetzt ist, beispielsweise aus extrudierten Polypropylenkorben, 
aus Umwicklungen mit Klebeband (aus PVC, Polypropylen oder Polyester)oder harten 
Schalen aus glasfaserverstarktem Kunststoff (GFK). Unter extremen 
Betriebsbedingungen konnen diese Umhullungen jedoch haufig nicht mehr ihre 
Aufgaben erfullen, werden beschadigt oder verformen sich. So sind die meisten 
Hullen, hergestellt aus Klebebandern, bei Temperaturen uber 50° C nicht mehr stabil. 
Auch extrudierte Polypropylenkorbe sind bei hoheren Temperaturen nur noch sehr 
eigeschrankt formstabil. Membranelemente mit harten Schalen aus GFK konnen beim 
Kontakt mit Sauren oder Laugen in hoherer Konzentration oder durch 
Losemittelanteile im Zulaufstrom angegriffen werden. Das kann sich unter anderem in 
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nachlassender Festigkeit oder im Abplatzen von Flocken aus der Oberflache 
bemerkbar machen. Auch bei geringen Gberstromungen im Betrieb (bei manchen 
Anlagen wird im sogenannten Dead-End-Betrieb ohne Uberstromung gearbertet) 
konnen Betriebszustande auftreten, die die Membranelemente belasten, z.B. be. der 
Spulung/Reinigung oder durch unerwunschte Betriebszustande (starke Veranderung 
des Zulaufstromes, hohe Temperaturen, Druckstofte, allgemeine Bedienungsfehler, 
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Auch fur den Einsatz von Membranelementen in der Gastrennung und der 
Pervaporation ist es fur den zuverlassigen Betrieb unerlasslich, Deformationen zu 
vermeiden. Agressive Komponenten im Zulaufstrom konnen die Integritat der 
Membranelemente hier ebenso beeintrachtigen, wie extreme bzw. unerwunschte 
Betriebsbedingungen (Starke Veranderung des Zulaufstromes, hohe Temperaturen, 
Druckstofie, allgemeine Bedienungsfehler, usw.) 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung war es nun, Membranelemente zur Verfugung zu 
stellen die die oben beschriebenen Nachteile nicht mehr aufweisen, die insbesondere 
Umhullungen aufweisen, die stabiler sind, als solche gemafi Stand der Techn.k. 
Idealerweise sollen die Membranelemente die Kombination folgender Eigenschaften 

besitzen: 

sicherer Betrieb im Kontakt mit hoher konzentrierten Sauren und Laugen 
^ auch in Verbindung mit hohen Temperaturen (bis 1 00°C) 

keine Ablosung von Teilen der Umhullung bei Kontakt mit Losemitteln 
sehr hohe mechanische Stabilitat, die vergleichbar ist mit der von harten 
Schalen aus GFK ohne jedoch deren Nachteil aufzuweisen 
Umhullung aus einem Werkstoff, der auch schon im eigentlichen 
Membranelement eingesetzt wird. 

Diese Aufgabe wird gelost durch ein Membranelement, enthaltend einen Kern und 
) eine Umhullung, die den Kern umschlielit, wobei die Umhullung aus sich zumindest 
teilweise uberlappenden Polymerfolien gebildet wird, die im Gberlappungsbere.ch 
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miteinander verschweiftt sind. 

Weiterhin wird die Aufgabe gelost durch ein Verfahren zur Herstellung von 
Membranelementen bei dem ein Membrankern mit einer Umhullung versehen wird, in 
dem eine funktionalisierte Polymerfolie um den Membrankern gewickelt wird, wobei 
sich einzelne Lagen der Polymerfolie zumindest in Teilbereichen uberlappen und die 
Polymerfolie zumindest in diesen Teilbereichen durch Energiezufuhr miteinander 
verschweiftt wird. 

Die erfindungsgemaften Membranelemente weisen die Nachteile der konventionellen 
Hullen nicht mehr auf. Durch die Wahl einer geeigneten Polymerfolie fur die 
Umhullung kann ein sicherer Betrieb im Kontakt mit hoher konzentrierten Sauren und 
Laugen auch in Verbindung mit hohen Temperaturen (bis 100°C) erreicht werden. 
Ebenso sind Ablosungen von Teilen der Umhullung bei Kontakt mit Losemitteln kaum 
mehr moglich. Die nach den im folgenden beschriebenen Verfahren hergestellten 
Umhullungen weisen eine sehr hohe mechanische Stabilitat auf, die vergleichbar ist 
mit der von harten Schalen aus GFK ohne jedoch deren Nachteil aufzuweisen. In den 
meisten Fallen ist es moglich die Umhullung aus einem Werkstoff herzustellen, der 
auch schon im eigentlichen Membranelement verwendet wird. 

Die Polymerfolienbahn fur die Umhullung besteht aus einer oder mehreren Lagen 
einer Polymerfolie mit mindestens einer funktionalisierten Oberflache. Mehrlagige 
Polymerfolien konnen aus gleich- oder verschiedenartigen Folien aufgebaut sein. 

Als Polymerfolie eignen sich fur den hier beschriebenen Einsatzzweck besonders 
Folien aus Polypropylen (gefullt, ungefullt, mit Mikrovoids oder gefullt und mit 
Mikrovoids). Folien auf der Basis von Polyester, insbesondere Polyethylenterephthalat 
(gefullt, ungefullt, mit Mikrovoids oder gefullt und mit Mikrovoids) sind ebenfalls 
geeignet. Ebenfalls geeignet, wenn auch wegen geringerer chemischer / thermischer 
Stabilitat, sind Folien aus PVC. 
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Unter "funktionalisiert" im erfindungsgemafSen Sinne wird verstanden, daft die Folien 
derart beschaffen sind, daft sie unter Energiezufuhr miteinander verschweiflen 
konnen, wobei "verschweifien" bedeutet, dali sich die Materialien der beiden in 
Kontakt gebrachten und einer Energiezufuhr ausgesetzten Folien im Kontaktbereich 
nahezu ohne erkennbare Phasengrenze miteinander vermischen, wobei dieses 
Vermischen erst bei erhohten Temperaturen - d.h. oberhalb ca. 70 °C, bevorzugt 
oberhalb ca. 100 °C - einsetzt. Dies kann beispielsweise durch Aufbringen einer 
Siegelschicht auf mindestens einer Oberflache erfolgen, wobei die Siegelschicht eine 
niedrigere Schmelztemperatur als die Basisfolie aufweist, Bei Polypropylenfolien kann 
dies beispielsweise eine C 2 /C 3 -, C 2 /C 4 -, C 3 /C 4 - und/oder C 2 /C 3 /C 4 - 
Copolymerdeckschicht sein. Generell ist jede (thermoplastische) Folie einsetzbar, die 
durch ein geeignetes Verfahren, z.B. Coextrusion, mit mindestens einer 
funktionalisierten Oberflache (z.B. Siegelschicht mit niedrigerem Schmelzpunkt als 
Basisfolie) versehen wird. 

Des Kern des Membranelements kann in unterschiedlichen Bauformen hergestellt 
werden. Erfindungsgemaft bevorzugt sind die sogenannten Spiralwickelelemente. Sie 
bestehen aus einer oder mehreren doppelten Membranlagen deren aktive 
Trennschichten auBen liegen. Diese Doppellagen werden jeweils an drei Seiten 
miteinander verklebt oder verschweifSt und bilden sogenannte Membrantaschen. Die 
offene Seite wird mit dem Permeatrohr, das im Bereich der Membranlagen perforiert 
oder mit Bohrungen versehen ist, verklebt. Die Membrantaschen werden dann um das 
Permeatrohr gewickelt. Zweckmaftigerweise rollt man die Membrantaschen zusammen 
mit einem Abstandshalter (Spacer), beispielsweise einem flachigen Polypropylennetz, 
um das Permeatrohr. Die Stirnseiten der erhaltenen Rollen werden dann mit 'Anti- 
Telescoping-Devices' versehen, welche ein teleskopieren der aufgerollten 
Membranelemente verhindern. 

Zur Aufbringung der erfindungsgemafcen Umhullung auf den Kern gibt es mehrere 
Moglichkeiten. Das zylinderformige Membranelement wird mit einer 
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schraubenformig umwickelt (s. Abb.2). 

Die einzelnen Windungen konnen sich dabei ganz oder teilweise uberlappen (Abb. 3), 
bundig nebeneinander liegen (Abb.4) Oder mit Abstand aufgebracht werden (Abb. 5). 
Diese Windungen werden zweckma&igerweise in mehreren Lagen aufgebracht; je 
nach Grad der Uberlappung und Dicke der Polymerfolienbahn zwischen 1 und 400 
Lagen. Die Dicke der Umhullung betragt zwischen 0,3mm und 28mm. 

Beim Aufbringen der Windungen ist das Einschlielien von Luft zwischen den einzelnen 
Lagen zu vermeiden. Dazu ist ein geeigneter Wert ftir die Bahnspannung einzustellen. 
Optional kann eine Andruckwalze zusatzlich eingesetzt werden (Abb.6), wobei die 
Anprelikraft so einzustellen ist, daft bei gegebener Bahnspannung Lufteinschlusse 
zuverlassig vermieden werden. Die Bahnspannung kann im Bereich von 1N bis SOON 
fur Bahnbreiten bis 100mm und bis zu 1000N bei ca. 2000mm Bahnbreite eingestellt 
werden. Grundsatzlich sind auch groliere Bahnbreiten einsetzbar, wenn die Lange des 
Membranelement entsprechend grofc ist. Jedoch sollte sich die maximale Bahnbreite 
an der Lange des Membranelement orientieren. 

Die Windungen der Polymerfolienbahn werden je nach Breite und Dicke mit einer 
Geschwindigkeit zwischen 0,1 m/min und 300m/min. aufgebracht. 

Der Verbund zwischen den einzelnen Lagen der Polymerfolienbahn wird durch 
Energiezufuhr, bevorzugt durch eine geeignete Warmebehandlung hergestellt. 

Wird die Warmebehandlung wahrend des Aufwickelns vorgenommen, so ist sie so 
auszufuhren, daft die funktionalisierten Oberflachen einen Verbund zwischen den 
einzelnen Lagen herstellen, bevorzugt werden die beiden Oberflachen im 
Uberlappungsbereich miteinander verschweilit. Die Erwarmung der Polymerfolienbahn 
bzw. Umhullung geschieht beispielsweise durch Heifiluft, Flamme, Infrarotstrahlung, 
Mikrowellen, eine oder mehrere heifie Andruckrollen oder jede andere geeignete 
Warmequelle. 
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Wahrend des Umwickelns des Kerns wird die Polymerfolienbahn so erwarmt, daft der 
Verbund (VerschweifJen) beim Kontakt der einzelnen Lagen sofort hergestellt wird 
Oder soweit erwarmt, daft eine geringe weitere Erwarmung der Hulle zum Verbinden 
(VerschweiRen) der einzelnen Lagen fuhrt. Die Erwarmung ist so durchzufuhren, daft 
noch keine signifikante Veranderung der Stabilitat oder des Erscheinungbildes eintritt. 

Alternativ laBt sich der Verbund zwischen den einzelnen Lagen auch wahrend des 
Aufwickelns durch Ultraschallverschweiliung herbeifuhren. 

Eine weitere Variante den Verbund herzustellen besteht darin, zuerst alle Lagen der 
Wicklung aufzubringen und die Warmebehandlung auf das umwickelte 
Membranelement anzuwenden. Auch hier sind zur Erwarmung HeiBluft, Flamme, 
Infrarotstrahlung, Mikrowellen oder jede andere geeignete Warmequelle einsetzbar. 
Die Erwarmung ist so durchzufuhren, dali ein Verbund zwischen alien Lagen der 
Umhullung durch die funktionalisierten Oberflachen hergestellt wird. Die Temperatur 
und die Einwirkdauer sind so einzustellen, daft auch die innen liegenden Lagen der 
Polymerfolienbahn noch miteinander verbunden werden und gleichzeitig die unter 
Umstanden warmeren AuBenlagen (z.B. bei Erwarmung durch HeiBluft) noch nicht 
signifikant in ihrer Stabilitat oder in ihrem Erscheinungbild verandert werden. Dies kann 
durch einfache Versuche ermittelt werden. 

Die vorgenannten Verfahren konnen auch kombiniert werden, so dali unterschiedliche 
Teile der Hulle nach verschiedenen Verfahren hergestellt werden. Zum Beispiel kann 
nach dem letztgenannten Verfahren eine dunne Hulle aufgebracht werden, die in 
einem zweiten Schritt nach dem erstgenannten Verfahren weiter verstarkt wird. Eine 
umgekehrte Reihenfolge ist ebenso moglich wie auch ersetzen eines Verfahrens durch 
das zweitgenannte Verfahren. Die Dicken der nach den jeweiligen Verfahren 
hergestellt Hullen sind im Bereich zwischen 0,3 mm und 28mm einstellbar. 

Umwicklungen nach den vorgenannten Verfahren konnen auch so vorgenommen 
werden, dafi nicht nur ein- oder mehrlagige Folien eingesetzt werden, sondern auch 
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ein- bzw. mehrlagige Folien gleichzeitig aufgewickelt werden. Dabei konnen die Folien 
durchaus verschieden voneinander sein. 

Gleiches gilt fur ein stufenweises Umwickeln, wo in einem ersten Schritt eine erste 
Polymerfolie Anwendung findet und in einem oder mehreren nachfolgenden Schritten 
auch andere Folien Einsatzfinden. 

Bei alien Verfahrensweisen muft sichergestellt sein, da(i die Membran des 
Membranelements an keiner Stelle der aktiven Oberflache geschadigt wird. 
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Patentanspruche 

1. Membranelement, enthaltend einen Kern und eine Umhullung, die den Kern 
umschlie&t, wobei die Umhullung aus sich zumindest teilweise uberlappenden 
Polymerfolien gebildet wird, die im Uberlappungsbereich miteinander 
verschweidt sind. 

2. Membranelement nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dali die 
Polymerfolie eine Polypropylenfolie oder Polyesterfolie ist. 

3. Membranelement nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daft die 
Polymerfolie mindestens eine funktionalisierte Oberflache aufweist. 

4. Membranelement nach Anspruch 1 , 2 oder 3, dadurch gekennzeichnet, dali die 
Polymerfolie eine Coextrudierte Folie ist. 

5. Membranelement nach Anspruch 4, dadurch gekennzeichnet, dad die 
Coextrudierte Folie aus einer Basisschicht und mindestens einer Deckschicht 
besteht, wobei der Schmelzpunkt des Deckschichtpolymers niedriger ist als der 
Schmelzpunkt des Basischichtpolymers. 

6. Membranelement nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, daft der 
Schmelzpunkt des Deckschichtpolymers zwischen 70 und 130 °C liegt. 

7. Verfahren zur Herstellung eines Membranelements, bei dem ein Membrankern 
mit einer Umhullung versehen wird, in dem eine funktionalisierte Polymerfolie 
um den Membrankern gewickelt wird, wobei sich einzelne Lagen der 
Polymerfolie zumindest in Teilbereichen uberlappen und die Polymerfolie 
zumindest in diesen Teilbereichen durch Energiezufuhr miteinander 
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verschweiftt wird. 

8. Verfahren nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, daft die Polymerfolie als 
Band schraubenformig urn den Membrankern gewickelt wird, wobei sich die 
einzelnen Lagen des Bandes teilweise uberlappen. 

9. Verfahren nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, daft die Polymerfolie als 
Band schraubenformig urn den Membrankern gewickelt wird, wobei die 
einzelnen Lagen des Bandes nebeneinander zu liegen kommen, ohne sich zu 
uberlappen und eine erste Schicht bilden und wobei mindestens eine weitere 
Schicht nebeneinanderliegender Polymerfolienbander uber die erste Schicht 
gewickelt wird, die dann mit der darunterliegenden Schicht verschweiftt wird. 

10. Verfahren nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, daft die Umhullung eine 
Dicke von 0,3 bis 28 mm hat. 

11. Verfahren nach Anspruch 8 Oder 9, dadurch gekennzeichnet, daft das Band 
eine Breite von 10 bis 100 mm hat. 

12. Verfahren nach Anspruch 8 Oder 9, dadurch gekennzeichnet, daft das Band 
eine Breite von 100 bis 2000 mm hat. 

1 3. Verfahren nach Anspruch 1 1 , dadurch gekennzeichnet, daft das Band mit einer 
Bahnspannung von 1 bis SOON gewickelt wird. 

14. Verfahren nach Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, daft das Band mit einer 
Bahnspannung von 100 bis 1000N gewickelt wird. 
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Zusammenfassung 

Die Erfindung betriffl neue Membranelemente, ein Verfahren zu ihrer Herstellung 
sowie ihre Verwendung als Filter, beispielsweise fur die Ultrafiltration, Nanofiltration, 
Urnkehrosmose, Gastrennung oder als Pervaporation. Insbesondere betrifft die 
Erfindung ein Membranelement, enthaltend einen Kern und eine Umhullung, die den 
Kern umschlieBt, wobei die Umhullung aus sich zumindest teilweise uberlappenden 
Polymerfolien gebildet wird, die im Uberlappungsbereich miteinander verschweifct sind. 
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